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論文内容要旨
 序論と目的
 従来の第2種超伝導の理論では,上部臨界磁場猛2で超伝導転移すると同時に磁束格子が形成されると考
 えられている。しかし,高温超伝導体では,これまで相転移線と考えられてきた恥を実験的に定義でき
 なくなっており,相転移の存在さえ明らかではない。また,磁束格子相に加えて,磁束が不規則な構造
 をもつ相や磁束液体相などの新しい状態が考えられている。例えば,これまでに単結晶試料と薄膜試料
 では磁束の振る舞いが異なることや単結晶試料でも磁場領域によって磁束の状態が異なることなどが報
 告されている。これらの結果は,磁束状態が結晶中の乱れの影響を受けていることを示唆する実験であ
 る。しかし,磁束状態を系の不規則性をパラメータとして系統的に調べた実験はない。
 そこで,本研究では,代表的な高温超伝導物質のひとつであるYBa2Cu307.δ(YBCO)純良単結晶の磁束
 状態とその相転移を調べるとともに,結晶の不規則性をパラメータとして系統的に研究を行ない,磁束
 状態と結晶中の不規則性の関係を明らかにすることを目的とする。
 単結晶作製と実験方法
 本研究の目的を達成するために,純良な単結晶の作製が不可欠である。YBCO単結晶は,Y203るつぼを
 用いた自己溶媒法により作製された。出来あがつた単結晶を一軸加圧下で熱処理することで双晶を除去
 した。非双晶試料の電気抵抗率は,T=100Kで60～120μΩcmであり,他の報告例と比較して純良な単結
 晶が作製できた。
 電気抵抗及び電流一電圧測定は,通常の直流4端子法により測定された。磁化測定は,市販のSQUID磁
 束計を用いてバルク磁化が,微小ホール素子を用いて局所磁化が測定された。
 YBCO単結晶の磁束格子融解相転移
 これまで,磁束格子融解相転移に関する研究が数多く行なわれてきたが,その存在は主に電気抵抗と
 磁化測定における“とび"の観測によって主張されてきた。しかし,測定は異なる試料で独立に行なわ
 れているため,抵抗と磁化の対応が明確ではない。そこで,本研究では同一試料について電気抵抗と磁
 化を測定した。その結果,明瞭な抵抗と磁化のとびを観測した。両者がとびを示す温度・磁場は非常に
 よく一致することから,両者が同じ現象を反映していることが明らかとなった。また,抵抗のとびは磁
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 京格子と液体問の変化を,磁化のとびは熱力学的な1次相転移を示していることが示された。このように,
 同一試料で抵抗と磁化のとびが観測されたことで,1次の磁束格子融解相転移の存在が初めて確立された。
 YBCO単結晶の磁束状態と結晶中の乱れの関係
 いくつかの非双晶試料を用いて,電気抵抗および磁化の測定を行なった。抵抗のとびは磁場H。丹110-
 150kOeまで観測され,H、,以上の磁場領域では,抵抗は連続的に変化した。抵抗のとびから決定されたユ
 次相転移線瓦.(ηは,ほとんど試料依存性を示さない。一方,抵抗が連続転移する磁場領域では磁束系の
 相転移が2次であると考えて,理論的に2次相転移と予想されている磁束グラスー液体相転移を仮定して
 転移点瑳(乃を決定した。塊の線は,1㌔`乃の外挿線の低温・低磁場側に位置し,その位置は強い試料依
 存性を示した。瑞の線の終点が珪,に向かうことから,瓦,は,1次相転移の臨界点であると同時に,抵抗
 の振る舞いが不連続転移から連続転移に変化する臨界点であると考えられる。磁化のヒステリシス曲線
 において,温度に依存するある磁場かにおいて磁化の急激な増加が観測された。この増加は,そこで臨
 界電流密度Jcが急激に増大することを示す。この磁化の振る舞いは,これまで観測例がない全く新しい現
 象である。πの線の終点は臨界点猛,に向かうことがわかった。以上の結果は,結晶中の乱れが高磁場で
 は無視できなくなったことの現われであると考えられる。
 そこで,結晶中の乱れの程度を制御する目的で,非双晶試料26Y1に対して2.5MeVの電子線を照射した。
 1回の照射量は1×1018e皿/cnlで,2回照射を行なった。1回照射試料26Yleと2回照射試料26Yle2の電気抵抗
 と磁化測定から猛,,伍,げが決定された。電子線照射により転移線に関して以下のことが明らかにされ
 た。瓦,(乃線は照射の影響をほとんど受けない。これに対して,伍の線およびガ(乃線は照射の影響を強
 く受け,照射量とともに瑳〔乃は低温・低磁場側にシフトし,甘σ)線は低下する。また臨界点既,も照射量
 とともに低下する。これら実験事実は,ガ〔乃線の高磁場側すなわちピニングが強い領域の磁束固体相は,
 結晶中の乱れの増加によって安定化される不規則な磁束構造をもった相であることが明らかとなった。
 これは,ガ(乃線が磁束固体相において磁束格子相と高磁場の不規則固体相問の境界線となっていること
 を示している。また,燐(乃線が結晶中の乱れに対して強い影響を受けたことは,抵抗の連続転移に対し
 て不規則な磁束構造をもつ磁束グラス相の出現を仮定して転移点を決定したことと矛盾しない。つまり,
 瑞の線は2次の磁束グラス相転移線と考えられる。
 磁束と磁束線の長さ方向と相関をもつような欠陥(本研究では双晶面)がある場合の磁束状態を調べた。
 その結果,双晶面と磁場方向が完全に一致した場合には,磁束系は並進長距離秩序をもたない不規則相
 のみを形成することが明らかとなった。しかも,磁場領域によって異なる2種類の不規則相が形成される
 ことが示唆された。
 磁束格子融解相転移線近傍の電流一電圧特性
 磁束格子融解相転移線近傍の磁束の状態を調べるために,広い範囲で電流値を変化させて電気抵抗お
 よび電流一電圧特性の測定を行なった。電気抵抗がとびを示す領域で電流一電圧特性にヒステリシスが
 あり,このヒステリシスが抵抗のヒステリシスと対応していることを初めて明らかにした。この実験か
 ら次のことが明らかとなった。1)磁束格子融解相転移近傍の磁束状態は,電流の影響を大きく受け,低
 電流領域は磁束固体相と磁束液体相が共存している領域である。2)ある閾値を超えた電流を印加した場
 合には,電流誘起型の磁束格子融解相転移の存在により,常に磁束液体領域が実現している。
結論
 本論文では,酸化物高温超伝導体の磁束状態とその相転移に関して,結晶中の乱れの影響に着目して
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 研究を行なった。以下に,YBCO単結晶について結論を述べる。
 低磁場領域では,電気抵抗と磁化に異常な振る舞いとしての“とび"が観測され,その起源が1次の磁
 束格子融解相転移にあることが確立された。1次相転移磁場Hmは,1㌔(乃㏄(1一肌ウn(η=1.2-L4)の温度依存
 性を示すことが明らかとなった。また,結晶中の乱れが小さい試料の1次相転移線は,H』100-150kOeの
 磁場領域(対応する温度域は,77-72K)に臨界点H。,をもっことが明らかとなった。
 磁束固体相が,低磁場の弱ピニング領域(磁束格子相)と高磁場の強ピニング領域(磁束不規則相)とにわ
 けられることが明らかとなった。境界磁場は,T】o/3exp(Tうの温度依存性を示し,その終点は臨界点瓦,に向
 かうことが明らかとなった。
 また,臨界点疑.以上の高磁場では,磁束グラス相が出現し,相転移が2次になることが明らかとなった。
 この2次相転移線の終点は,1次相転移線の臨界点H。,に一致することが明らかとなった。
 結晶の乱れが全くない場合は,磁束の構造は磁束間の相互作用のみで決定されるため,実現される相
 は磁束格子相のみであると考えられる。本研究では,結晶中の乱れの効果の現われとして,1次相転移の
 臨界点,磁束グラス相を観測し,YBCO単結晶の磁場一温度相図を広い温度・磁場範囲で明らかとした。
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 論文審査の結果の要旨
 高温超伝導体の磁束状態に関して,磁束グラス相や磁束液体状態の存在,磁束格子融解相転移等の従
 来の超伝導体では考えられなかった新しい概念が提案されている。これらの概念の妥当性を明らかにす
 ることは,高温超伝導現象の理解のために重要な課題の一つである。本論文は,高温超伝導体
 YBa2Cu30y(YBCO)の良質な単結晶を作製し,強磁場下における輸送現象と磁気的性質を測定することに
 よって,磁束系の状態と相転移の形態を明らかにしょうとするものである。また,得られた良質な単結
 晶に電子線を照射することによって結晶の乱れを導入し,この様な乱れが磁束構造に与える影響を系統
 的に研究した。
 本研究では,まずイットリアるつぼを使用したselfflux法によって単結晶を作製し,1軸圧力下で熱処
 理を行い良質な非双晶単結晶を作製した。強磁場下で同一試料を用いた電気抵抗と磁化測定を行って両
 者に共通な異常を観測し,これらの異常が1次の磁束格子融解相転移に起因することを明確にした。ま
 た,この1次の相転移線近傍では磁束液体と固体が共存していること,高電流密度領域では電流によっ
 て誘起された液体相になっていることを示した。さらに,1次相転移は10Tを越える強磁場下で2次の相
 転移に変わること,磁束ピニング特性が急激に強くなる特性磁場H*が存在し,この特性磁場が上記の1
 次から2次への融解相転移の変化と関連していることを明らかにした。本論文では,この原因が,母体
 結晶の乱れによって磁束構造が強磁場で乱されるために起こる現象であると推測した。これを確かめる
 ために,電子線照射によって結晶の乱れを導入した試料や双晶を持つ結晶を用いて乱れの効果を系統的
 に研究した結果,2次相転移線やH*線が乱れの強さに強く影響されることを明らかにした。
 これらの研究結果から,高温超伝導体の磁束系は,高温で磁束固体から磁束液体相に転移すること,
 磁束固体相は2つの領域に分けられ,低磁場では磁束格子相,高磁場では母体結晶の乱れに起因した磁
 束グラス相になっていることが示された。
 以上の研究成果は,著者が自立して研究活動を行うのに必要な高度の研究能力と学識を有することを
 示している。したがって,内藤智之提出の論文は博士(理学)の学位論文として合格と認める。
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